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专题 8：地球深部物质物理化学属性和深部过程

含水林伍德石红外光谱的理论计算
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地球内部，水主要以结构水 (羟基 )的形式存在于地幔名义上无水矿物 (nominally
anhydrous minerals，NAMs)中(Bell and Rossman，1992)。其中位于 410~660km 的地幔过渡

带是地球内部最重要的储水层，最大储水能力可以达到 3wt.% (Inoue et al.，2010；Keppler et
al.，2000)。林伍德石是过渡带的主要矿物。前人 (Kohlstedt et al.，1996) 采用水热退火法研

究表明林伍德石可以储存约 2.7wt.%的水。这些水会极大地影响林伍德石的物理和化学性质，

包括弹性性质、热膨胀以及电导率等 (Huang and Karato，2005；Inoue et al.，1998；Jacobsen
et al.，2004)。因此，林伍德石含水机制的研究对于理解转换带的物理化学环境有着重要的

意义。

红外光谱测量是研究名义上无水矿物中结构水的有效手段。Pérez et al. (2006)通过高压

实验测量了 0~30GPa下人工合成的含水量为 1.7wt.%的林伍德石的红外吸收谱，发现林伍德

石在 2200-4000cm-1范围内具有一个非常宽的吸收峰，其中最主要的位置是在 3150cm-1，其

次在 2450cm-1处具有一个小型的双峰，在 3800cm-1处也呈现出一个吸收峰。随着压力升高，

由于林伍德石的相变导致红外吸收峰逐渐消失。Purevjav et al. (2015)用氢同位素实验测量了

1300°C和 18GPa下的林伍德石粉末，发现在此温压条件下氚主要是通过Mg/Fe 空位机制进

入林伍德石晶格，而 Si 位置却没有明显的氢同位素痕迹。Panero et al. (2013)通过红外光谱

分析研究认为：Mg 空位机制中 OH 的红外吸收峰可能位于 3100、3270 以及 2654cm-1；Si
空位机制处于 3640cm-1；反位机制处于 2800cm-1。杨等(2014)通过高温高压实验研究认为在

25℃时，随着压力升高林伍德石中 OH的吸收峰(3150cm-1主峰处)会朝向低频方向移动；在

18.4GPa下发现温度的变化对含水林伍德石红外光谱影响比较微弱。

我们尝试使用了晶格动力学理论计算方法分别模拟了含水量为0.2wt.%、1.6wt.% 和3.3
wt.% 的林伍德石体系在0.1~20GPa和300~2000K温压条件下的红外吸收谱。通过设计Mg空
位含水机制[ ]、Si空位含水机制[ ]和Mg-Si反位含水机制[ ]的红外

吸收谱，我们发现， 含水机制在实验考虑的温压条件下的红外吸收谱均形成主峰。

我们还发现相比另外两种机制，反位机制 最不稳定，并且在0.2 wt.%下红外光谱十

分微弱。 机制下的OH红外频率对于温压变化的敏感程度明显要高于另外两种机制：

在相同压力条件下峰值位置会随着温度的升高而朝向高频方向移动，并且在低压下这种变化

趋势会愈发明显；在相同温度条件下峰值位置随压力升高会朝向低频方向移动，并且在高温

下这种变化越加明显。随着压力增加， 和 含水机制的红外吸收谱频率的温

度效应逐渐减弱，这与高温高压实验中发现的18.4GPa下温度变化对含水林伍德石红外光谱

的影响不明显的结论基本一致。不同于Mg空位机制[ ]，Si空位机制[ ]表现

出独特的稳定性，即峰值所处的频率位置随温压变化均不太明显。Mg空位机制所对应的吸
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收峰位置随温压变化所表现出的变化规律与实验中测得的含水林伍德石的红外吸收主峰

(3150cm-1)变化规律一致，我们推断该主峰(3150cm-1)对应于Mg空位含水机制，而实验测量

的随温压变化相对比较稳定的3600 ~3700cm-1的峰值对应于Si空位含水机制。


